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Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 

® Es wird ein Ammonoxidationskatalysator beschrieben 
der em Verbundoxid umfaBt, das die nachstehenden Be- 
standteile in bestimmten Atomverhaltnissen enthalf Mo- 
lybdan; Vanadium; Niob; mindestens ein Element aus der 
Gruppe Teilur und Antimon; und mindestens ein Element 
aus der Gruppe Ytterbium, Dysprosium, Erbium, Neo- 
dym. Samarium, Lanthan, Praseodym, Europium, Gadoli- 
nium, Terbium, Holmium, Thulium, Lutetium und Scandi- 
um. Durch Verwendung des erfindungsgemaBen Am- 
monoxidationskatalysators lafct sich die auf Ammoniak 
bezogene Ausbeute an Acryinitril oder Methacrylnitril er- 
heblich steigern, ohne dafc es zu einer EinbuSe der auf 
Propan oder Isobutan bezogenen Ausbeute von Acryini- 
tril oder Methacrylnitril kommt. Somit lata sich das Am- 

^- moniak-Ausgangsmaterial in wirksamer Weise bei der 

^ Ammonoxidation von Propan oder Isobutan verwerten 

^ wobei erne wirksame Verwertung von Propan oder Isobu- 

^ tan erztelt wird. 
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Beschrcibuns: ! 

i 

Die vorliegendc Erlindung beirilTi cincn Ammonoxidationskatalysalor zur Verwcndung bei der Hcrstellung von 
Acryinitril oder Meihacrylnilril aus Propan odcr Isobulan durch Ammonoxidalion in der Gasphase. Insbesondcre bctrilTt 
5 die Erfindung cincn Ammonoxidalionskalalysaior, der ein Verbundoxid umfaRt, das folgendc Bestandleilc in beslimmicn 
Alomverhalinisscn cnlhalt: Molybdan; Vanadium: Niob; mindestens ein untcr Tellur und Anlinion ausgewahltes Ele- 
ment; und niindcsicns ein untcr Viierbium, Dysprosium, Erbium. Neodym, Samarium, Lanthan, Praseodym, Europium, 
Gadolinium, Terbium; Hoimium, Thulium' Lutclium unci Scandium ausgewahltes Element. Durch Vcrwendung des cr- 
lindungsgcmaKcn Ammonoxidaiionskatalysalors laBi sich die auf Ammoniak bezogene Ausbcuic an Acrylnilril odcr 
10 Meihacrylnilril ohne EinbuGc der auf Propan odcr Isobiuan bezogenen Ausbeute an Acrylniinl odcr Meihacrylnilril cr- 
hohen. Mil andercn Won en, eriindungsgematt laBi sich das als Ein sal /.male rial vcrwendeic Ammoniak in wirksamcr 
Wei se bci der Annnonoxidaiion von Propan oder Isobulan verwerien, wobei auch cine wirksamc Vcrwerlung von Propan 
oder Tsobman erreichl wird. Kcrner beiriffl die Erlindung ein Verfahren zur Hcrslellung yon Acryinitril cvier Meihacryl- 
nilril unler Vcrwendung cincs derartigen hervorragenden Ammonoxidaiionskatalysalors.; 
is Ein Verfahren zur Hcrslellung von Acrylriiiril odcr Meihacrylnilril durch Annnonoxidaiion von Propylcn oder Isobu- 
tylen isi bekannl. In leizler Zeii.hatals Ersalz.fur ein derartiges Verfahren unler Vcrwendung von Propylcn oder Tsobu- 
tylen ein Verfahren Bcachtung gefunden, bci dem Acryinitril oder Meihacrylnilril durch kalalytische Gasphasen-Ani- 
monoxidation von Propan oder Isobutan hergeslelll werden, d. h. durch cine katalyiische Gasphasenreakiion von Propan 
odcr Isobutan mil Ammoniak und molekularem SauerslolT. j 
20 Bci der Ammonoxidation von Propan oder Isobulan enlsprichi die molarc Mcnge des umgesetzten Ammoniaks sio- 
chiometrisch der molaren Mengedes umgesetztcn Propans oder Isobulans. d. h. das Molyerhalinis des umgesetztcn Am- 
moniaks zum umgesetzien Propan oder Isobulan hal stochioniclrisch den Werl 1. Jedoeh wird ini allgemcinen ini Verlauf 
der Annnonoxidaiion das Ammoniak, das eincn der gasformigen Einsatzmatcrialicn fur die Ammonoxidalion darslclll, 
nicht nur in Ncbenprodukie (wie Aceionitril und Cyanwasscrsioffsaure) unigcwandcll, sondern es werden auch die cr- 
25 wiinschlen Produkic Acryinitril oder Methacrylnitril durch Oxidation unler Bildung von Slickstoff zerscrzi (vgl. Applied 
Catalysis A General, Bd. 157 (1997), S. 143-172). Dies bedeuiet, daft die herkoniinliclienjKaialvsalorcn zur Vcrwendung 
bci der Annnonoxidaiion von Propan odcr Isobulan cine Schwicrigkcil insofcm mil sich. bringen, als wahrend der Am- 
monoxidation die Umwandlung von Ammoniak zu Nebcnprodukten und die Zersetzung yon Ammoniak zu Siicksiotf in 
erofieni U in fang erfblgen, was zu einer Verringerung der Ausbcute an Acryinitril oder Meihacrylnilril luhrt, und /war 
30 nicht nur in bezug auf die auf Propan oder Isobulan bezogene Ausbeuic. sondern auch in bezug auf die auf Ammoniak 
bezogene Ausbeute (nachslehend wird die Ausbeuic an Acryinitril oder Meihacrylnilril, tiie auf das eingcspeisie Propan 
odeMsobuian bczogen ist, hauhg als Acrylnilril- odcr Melhacrylnilril-Ausbeute auf Propan- oder Isobutan-Basis" be- 
zcichnei, wahrend die auf das cingespeiste Ammoniak bezogene Ausbeuic an Acrylnilril oder Meihacrylnilril haufig als 
Acrylnilril- oder Metliaerylniiril-Ausbeute auf Ammoniakbasis" bezeichnei wird). • 
35 Die Acryinitril- oder Melhacrylnilril-Ausbeute auf Propan- oder Isobulan-Basis kana durch ein Verfahren gestcigert 
werden, bei dem das als Einsalzmaterial verwendele Ammoniak in einer Menge eingespeist wird, die groBer als die mo- 
lare Menge des eingespeislen Propans oder Isobutans isl, d. h. das Molverhaltnis des eingespeisten Ammoniaks zum ein- 
gespeislen Propan oder Isobutan wird auf mehr als 1 angehoben. Es brauchi jedoeh nichl erwahnl zu werden, daB bei die- 
sent Verfahren, bei dem einfach Ammoniak im.UberschuB eingespeist wird, die Acrylnilril- oder Methacrylniiril-Aus- 
40 beute auf Ammoniakbasis weiter abninmU, d. h. daB die Verwertung des als Einsalzmaterial verwendeten Ammoniaks 
weiter sinkt. In diesem Zusanimenhang isl darauf hinzuweisen, daB die Kosien fur Ammoniak im allgemeinen gleich 
hoch wie die Kosien fur Propan oder Isobulan sind. Wird daher die Menge des eingespeisten Ammoniaks bei der Am- 
monoxidalion von Propan oder Isobutan erhoht, so steigen die Gesamt kosien zur Herslellung von Acryinitril oder Me- 
thacrylnitril durch Anmionoxidation in nachieilh after Wei sc. 
45 Wenn andererseils die Menge des eingespeislen Ammoniaks verringert wird, kann die Acrylnilril- oder Methacrylni- 
tril- Ausbeute auf Ammoniakbasis gesteigert werden. Jedoeh besiehi bei herkommlicherj Katalysatoren eine Schwierig- 
keit insofem, als cine Verringerung der Menge des eingespeisten Ammoniaks unvenneidlicherweise eine starke Ab- 
nalime der Acrylnilril- oder Methacrylnitril-Ausbeuie auf Propan- oder Isobulanbasis verursacht. Dies bedeuiel , daB her- 
komnilicherweise die Acrylnilril- odcr Melhacrylnilril-Ausbeute auf Ammoniakbasis nichl erhoht werden kann, ohne 
50 daB eine starke Abnahme der Ausbeuie auf Propan- oder Isobulanbasis hei-vorgerufcn wird. 

Urn somit in wirksamcr und win sc haft licher Weise Acrylnilril oder Melhacrylnitril aus Propan oder Isobulan durch 
Ammonoxidation herzustellen, ist es schr vorleilhafl, wenn die Umwandlung von Ammoniak zu Ncbenprodukicn und 
die Zersetzung von Ammoniak zu Stickstoff wahrend der Ammonoxidalion moglichsl weilgehend unierdruckt werden, 
uni dadurch die Acrylnilril- odcr Meihacrylnilril- Ausbeuie auf Ammoniakbasis zu erhohen, ohne eine EinbuBc der Aus- 
55 beulc auf Propan- oder Isobulanbasis hi nn eh men zu mils sen. 

In bezug auf Katalysatoren und Verfahren zu ihrcr Verwcndung bei der Ammonoxidalion von Propan oder Isobutan 
wurde cine Reihe von Vorschlagen gemacht. 

Beispielsweise sind als Kaialysatoren zur Vcrwendung bci der ITerstellung von Acrylnilril oder Melhacrylnitril durch 
Ammonoxidation von Propan oder Isobutan Oxidkaialysatoren mil eincm Gehah an Molybdan, Vanadium, Niob und 
Tellur bekannt. Derarl.ige Oxidkaialysatoren sind in US-5 049 692AJS-5 231 214. US-5 472 925, .TP-A-7-1441 32, JP-A- 
8-57319 und JP-A-8-141401 beschrieben. 

Eerner beschreibt EP-A-767 164-A1 einen Oxidkalalysalor mil einem C3chall an Molybdan, Vanadium, Antimon und 
X, wobei X niindesiens ein Elemenl aus der Gruppe Niob, Tanlal, Wolfram, Than, arkonium, Chrom, Mangan, Eisen, 
Ruthenium Koball Rhodium, Nickel, Palladium, Platin, Bor, Indium, Cer, Alkalimctalle und Erdalkalimclalle bedcutel. 

Unier den vorerwahnien Druckschrifien beschreiben US-5 049 692, JP-A-7-144132, .TP-A-8-57319 und JP-A-8- 
141401 ebenfalls Oxidkalalysaiorcn, die neben Molybdan, Vanadium, Niob und Tellur weilcrc Typcn von Elementen 
enihaltem Jedoeh findcl sich in keinerdieser Druckschrifien ein Ausfuhrungsbeispiel, in dem eine Ammonoxidation von 
Propan oder Isobutan unler Vcrwendung derartiger Oxidkaialysatoren, die neben Molybdan, Vanadium. Niob und Tellur 



65 



0 



DE 198 47 656 A 1 

weitere Typen von Klcmcnicn enthalien. durchgefuhri wird. 

Fcrncr beschreibt US-5 231 214 cincn Oxidkaiaiysaior mil cincm GchaJt an Molybdan, Vanadium. Niob, Tellur und 
mindestens cincm Element aus der Gruppc Magnesium, Calcium, Strontium. Barium, Aluminium. Gallium, Thallium. 
Indium. Titan. Zirkonium, Hafnium. TaniaJ. Chrom, Mangan, Wolfram, Eisen, Ruthenium, Kobah. Rhodium. Nickel, 
Palladium, Plaiin, Zink, Zinn. Blei, Arscn. Aniimon. Wisnmlh, Lanihan und Cer. Jcdoch werden in den gcmaB den Aus- 
fuhrungshcispielen dicser Druckschrifi hergcsicllicn Kaialysaiorcn unicr den vorcrwahnicn. von Molybdan. Vanadium 
Niob und Tciiur abweichenden Elcmcnien nur Mangan. Nickel. Magnesium, Eisen. Zinn. Kobah, Aluminium. Calcium 
Barium, Aniimon. Wisniuih, Zink, Tanial, Wolfram, Chrom. Titan und Palladium verwendei. 

Die in samilichcn vorsichendcn Druckscbriften beschricbencn Oxidkatalysatoren sind nicht nur insofern nachicilhafi. 
als ein zufriedenstellender Grad der Acrylniirii- oder Mcihacrylniiril-Ausbcuic auf Propan- oder Isobuianbasis nichi er- 
reichi werden kann, sondern auch insofern. als die Acrylniirii- odcr Meihacryiniiril-Ausheuic aul Ammoniakbasis nicht 
zufricdcnsicllcnd is I. 

Andererseils beschreihi US-5 472 925 y.wei Typen von Kaialysaiorcn. Spexiell bei cincm Kaialvsaiorlyp handch es 
sich urn cinen Oxidkaiaiysaior (nachsichend haufig als "Kaialysaior (A)" hezcichnei). der cin Vcrbundoxid mil cincm 
Gehali an Molybdan, Vanadium, Tellur und X umfaBt (wobci X mindcsicns cin aus lolgcnder Gruppc ausgcwiihlics Elc- 
meni bedeuiei: Niob, Tanial, Wolfram, Titan. Aluminiuni. Zirkonium. Chront, Mangan. Eisen. Ruthenium, Kobah, Rho- 
dium, Nickel, Palladium, Platin. Aniimon, Wisniuih. Bor und Cer). Bcim weiiercn Kaialvsaiorlyp handeli essich uni ci- 
ncn Oxidkaiaiysaior (nachsichend haufig als "Kaialysaior (B)" hezciehnei). der durch ein Verfahren erhalicn wird, bei 
dem einc Vcrbindung mil cincm Gehali an mindcsicns einem Element aus der Gruppc Aniimon. Wisniuih, Ccr. Bor, 
Mangan, Chrom. Gallium, Gennaniuin, Yttrium und Blei zu dem vorsichendcn Vcrbundoxid von Kaialysaior (A) eece- 
ben und damil vcrmischl wird. * ~ " 

In dicser Druckschrifi findct sich einc Bcschrcibung der Ammonoxidaiion von Propan oder Isobutan unter Verwen- 
dung eines Oxidkaialysaiors mil einem Gehali an Molybdan, Vanadium, Niob und Tellur als der vorerwahnte Kaialysaior 
(A). Beiragt gcmaB diesem Stand der Technik das Molvcrhalinis des cingespeisicn Ammoniaks zum eingespcisten Pro- 
pan oder Isobuian (nachsichend haufig als M |Ammoniak:Propan- oder Isobutan |-Molverhaltnis M bezeichnei) 1 oder we- 
nigcr. so crgibl sich einc Verbcsserung der Acrylniirii- oder Meihacrylniiril-Ausbeuie auf Ammoniakbasis. Jcdoch isi 
dicsc Technik nicht nur insofern nachicilig, als die Verbcsserung der Acrylniirii- odcr Mcthacrvlnitrii-Ausbeuic auf Am- 
moniakbasis unbefricdigend ist. sondern auch insofern. als die Acrylniirii- oder Methacrylnitril-Ausbeuie auf Propan- 
oder Isobuianbasis deutlich sinku wenn das | Ammoniak : Propan- odcr IsobutanJ-Moiverhaltnis 1 odcr weniger beiraoi 

Die vorsiehende Druckschrift. enthalt auch Ausfuhrungen uber die Ammonoxidaiion von Propan oder Isobuian wobci 
als der vorerwahnte Kaialysaior (B) ein Kaialysaior verwendei wird. der cin Gcmisch aus Dianiimonleiraoxid (Sb^Q 4 ) 
und em Vcrbundoxid mil einem Gehali an Molybdan, Vanadium, Tciiur und Niob umfaBt. Bei einigen dieser Ammon- 
oxidauonsreaktionen wird sclhs! dann, wenn das (Ammoniak : Propan- odcr IsobuianJ-Molverhaltnis 1 oder weniger be- 
iragt, die Acrylniirii- cxlcr Meiliacrylnitrii-Ausbeuie auf Propan oder Isobuianbasis verbesseri. Bei einigen dicser Am- 
monoxidauonen komnit es bei einem [Ammoniak : Propan- odcr Isobuian]-Mol vcrhahnis von 1 oder weniger zwar zu ei- 
ner Senkung der Acrylniirii- oder Melhacrylniiril-Ausbeute auf Propan oder Isobuianbasis, wahrend aber die Acrylnitril- 
oder Methacrylmlnl-Ausbeuie auf Ammoniakbasis erheblich verbesseri wird. 

Jedoch isi dieser Siand der Technik insofern nachleihg, als zur Hersiellung des vorerwahnten Kaialysators (B) die An- 
wendung ernes komphzierten und muhcvoilen Hersiellungsverfahrens erforderlich ist. Insbesondere umfaBt das Verfah- 
ren zur Katalysalortierslellung tolgende MaBnahmen: Herstellung eines Verbundoxids mil einem Gehalt an Molybdan 
Vanadium, Tellur und Niob; Verformung des hergcsiellten Verbundoxids zu einer Tableue; Pulverisieren und Sieben der 
erhailenen Tableue, urn ein teilchenformiges Verbundoxid zu erhalten; Calcinieren des eriialtenen teilchenfomiigen Ver- 
bundoxids unier einem Sirom von SlickstotTgas; Zerkleinern des edialtenen calcinierten, leilcheniormigen Verbundoxids 
mil einem Morser. urn ein zerkleinerles Verbundoxid zu erhalicn; Zugeben von Diantimonletraoxid (Sb 9 0 4 ) zum zerklei- 
nerten Verbundoxid, urn ein Gentisch herzustellen: Fornigebung des erhailenen Gemisches zu einer Tableue- Pulverisie- 
ren und Sieben der erhailenen Tableue, urn dadurch cincn lei Ichen form igen Kaialvsaiorvoriauier zu erhalten" und Calci- 
nieren des erhailenen Katalysatorvorlaufers unter einem Sirom von SticksiofTgas, urn dadurch den Kaialysaior (B) zu er- 
halten. Somii. isi dicser Kaialysaior (B), der ein aul wendiges Herstellungsverfahren noug machi, aus wirtschaft lichen 
Gesichtspunkten nachteiiig. 

Somil bestand ein starkes Bedurfnis zur Enlwickiung eines verbessenen Ammonoxidationskaialysalors der nichi nur 
insolern vorteilhalt isi, als die Acrylniirii- oder Meihacrylniiril-Ausbeuie-auf Ammoniakbasis ohne EinbuBe der Acrvl- 
niinl- oder Meihacrylminl-Ausbcuie auf Propan oder Isobuianbasis stark erhohl werden kann, sondern auch insofern als 
sich der Kaialysaior lcicht hersiellen laBi und deshaib unter wirtschafl lichen Gesichtspunkten von Vorteil ist 

Bei dieser Sachlage haben die Erfinder unilangreiche und eingehende Untersuchungen itn Hinblick auf die Enlwick- 
iung eines verbessenen Kaialysators zur Verwendung bei der Herstellung von Acrylniirii odcr Melhacrylniiril aus Pro- 
pan oder Isobuian durch Ammonoxidaiion in der Gasphase durchgeiiihru wobci der Kaialysaior leichl herslellbar sein 
soil und auch den groBen Voneil mil sich bringen soli, dafi die Acrylniirii- oder Methacrylnitril-Ausbeuie auf Ammoni- 
akbasis onnc EinbuBe der Acrylniirii- oder Mcihacrylnilril-Ausbeute auf Propan- odcr Isobuianbasis erhoht werden 
kann, was bedeuiei daB in vorieilhafler Weise glcichzeiiig cine wirksaiue Verwerlung sowohl des Ammoniak-Einsaiz- 
matenals als auch des Propan oder Isobulan-Einsat/.maierials erreichl. werden kann. Dabci wurde uberra.schenderweise 
tesigesielll, dafi sich die vorsiehende Aufgabe mil einem Ammonoxidaiionskatalvsalor losen laBt, der ein Verbundoxid 
uniiaBu das folgende Bestandieile in bcstimmicn Aiomverhahnissen enihait; Molybdan; Vanadium; Niob* mindestens 
cin Element aus der Gruppc Tellur und Aniimon; und mindestens ein Element aus der Gruppc Ytterbium, Dysprosium 
hrb,um, Neodym, Sanianum, L am nan, Praseodym, Europium, Gadolinium, Terbium, Hoimiuni, l^ulium. LuteUum und 
bcandium. Aul der Basis dieses Befunds wurdedie Erfindung feniggesiellt, 

Cfemzufolgc ist es einc Aufgabe der vorliegenden Erfindung, eincn Ammonoxidationskaiaiysator zur \fcrwcndunc bei 
der Hersiel lung von Acrylnitnl oder Melhacrylniiril aus Propan oder Isobuian durch Ammonoxidaiion in der Gasphase 
bereHzustellen. der sich leicht hersiellen laBi und den groBen Voneil mil sich bringi, daB die Acrylniirii- oder Meihacrvl- 
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nilril-Ausbeulc auf Amnioniakbasis-ohnc Binbufte der Acrylnilril- odcr Mcthacrylniiril-jj\usbeulc auf Propan- odcr Iso- 
buianbasis erhohi wcrdcn kann, was insofcrn voricilhatt ist, als glcichzeilig eine wirksame Verwertung dcs Ammoniak- 
Hinsaizniaienals als auch dcs Propan- odcr Isobuian-Einsalzi Materials erreichl. wird. j 

Eine weitcrc Aufgabe dcr Erfindung bcsleht in dcr Bereitslellung cincs Verfahrcns zur Hersicllung von Acrylnilril odcr 
S Meihacrylnilril a us 1 Propan odcr Jsohulan durch Ammonoxidation i inter Vcrwendung cincs derail i gen hervorragenden 
Kaialysaiors; ; 

Diese und wcilere Aufgaben. Merkniale und Vorieile dcr Erfindung ergeben sich fur den Fachmann aus dcr folgenden 
a u s f u h r I i chen B e schrci b u n g i n Verb induing mil r de r Zei e h n u n g u nd dc n A n spr u che n . j 

In dcrZeichnung zeigt Fig. 1 ein Diagramm zur Erlauierung dcr Bcziehung zwischen dcr Acrylnuril-Ausbcuic auf 
10 Propanbasis I'Y(C:0] (%) und dcr Acrylniiril-Ausbcute auf Amnioniakbasis f Y(NH;0l (%) bci den Ammonoxidaiionsre- 
akiionen von Beispicl 1 bzw. Vcrgleichsbcispicl 1. Die Dczugszeichcn A, B unci C bedeuien Punkic, die durcb Aufiragen 
dcr YCNIIjO-Wcrlc (Ordinate) gegen die Y((>0-Werle (Abszissc) bci den in Bei spiel 1 durchgefuhrlen Ammonoxidati- 
onsrcaklionen erhallen wurden. | 

Die Bezugszeichen A', B' und C bedeuien Punkic. die durch Aufiragen dcr Y(NT^)-Weric (Ordinate) gegen die 
15 Y(C3)-Werl.c (Abszisse) bci den in Vcrgleichsbcispicl 1 durchgefuhrlen Amnionoxidaiionsrcaktioncn erhallen wurden. 
Gemafi eineni Aspekl wird ein Ammonoxidaiioriskatalysaior zur Vcrwendung bei dcr Hersicllung von Acrylnilril odcr 
Meihacrylnilril aus Propan odcr lsobuian durch Ammonoxidaiion in dcr Gasphase bereilgesiclit, wobci dcr Kaialvsator 
ein Verbundoxid der folgenden Formel (1 ) umfatft: \ 

i 

20 Mo U0 V a Nb b X c Z d E c O I , (1) 1 

i 

worin: I 
X niindeslens ein aus der Gruppe Tellur und Amimon ausgcwahlies Element bedeuici; 
Z niindeslens ein aus der Gruppe Ytterbium, Dysprosium und Erbium ausgcwahlies Element bedeuici; 
25 E niindeslens ein aus der Gruppe Neodyin, Samarium. Eanlhan, Praseodym, Europium, Gadolinium, Terbium, Holmium, 
Thulium, Lulelium und Scandium ausgcwahlies Element bcdeuiei; und j 

a, b, c, d c und n jewcils die Atom vernal in issc von Vanadium, Niob, X, Z, E und SaucrsiolT in bc/.ug zu Molybdan be- 
deuien, wobei ! 
0,1 < a < 1,0; ! 
:*o 0,01 < b < 1,0; 
0,01 < c < 1,0; 
0<d<0,l; 
0 < e < 0,1; 
0,001 < d + e < 0,1; und 

35 n eine durch die Valenzeribrdernisse der ubrigen. im Verbundoxid der Formel (1) vorhandenen Elemenie fesigclegie 

Zahl bedeutet. j 

Gemafi einein weiteren Aspekl der Erfindung wird ein Verfahren zur Hersiellung von Acrylnilril oder Methacrylnitril 

bereitgestellt, das die Umsetzung von Propan oder lsobuian mil Animoniak und molekularem Sau erst off in der Gasphase 

in Gegenwart des vorstehend definierten Katalysators umfaBt. : 
40 Zuin leichteren Verstandnis der Erfindung we rde n nachslehend wesentlichc Me rk male und verse hi edene bevorzugte 

Ausfuhrungsforrnen der Erfindung aufgefuhrt, 

1. Ein Anmionoxidalionskatalysator zur Vcrwendung bei der Hersicllung von AcrSTnitril oder Meihacrylnilril aus 
Propan oder lsobuian durch Ammonoxidaiion in der Gasphase, der ein Verbundoxid der folgenden Formel (1) uin- 

45 faBt: ; 

McoVaNbbXcZdEeO,, (1) 
worin: 

50 X niindestens ein aus der Gruppe Tellur und Amimon ausgewahlt.es Element bedeutet; 

Z niindeslens ein aus der Gruppe Ytterbium, Dysprosium und Erbium ausgcwahlies Element bedeutet; 
E mindestens ein aus der Gruppe Neodym, Samarium, Eanlhan, Praseodym, Europium, Gadolinium. Terbium. Hol- 
mium, Thulium, Luietium und Scandium ausgcwahlies Element bedeutet; und , 

a, b, c, d, e und n jeweils die AtomverhaTtnisse von Vanadium, Niob, X, Z, E und SaucrsiolT in bezug zu Molybdan 
55 bedeuten, wobei 

0.1 < a < 1,0; 

0,01 < b < 1,0; 

0,01 < c < 1,0; 

0 < d < 0,1; 
60 0 < e < 0,1; 

0,001 < d + e < 0,1; und 

n cine durch die Vale nzerfordern issc der ubrigen, im Verbundoxid dcr Formel (1 ) vorhandenen Elemenie fcslgclegte 
Zahl bedeutet. 

2. Katalysaior nach dem vorstehenden Punkl 1, wobei X in dcr Formel (1) Tellur bedeutet. 

6S 3. Katalysaior nach den vorstehenden Punkicn 1 odcr 2, wobei d in der Fonuel ( 1 ) die folgcndc Bcziehung erf u 111; 

0,001 < d < 0,1. 
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An.n.oniak und molckularcn. T •" l,nl oc,cr Meilwcrvlniiril. da, die Urn Jl . S vorha n<»en is.. 



worin: 



* ssri"rrs3?s2ir r-- -»«» 

G "' 0,i " i """ feb H °" 

0. 1 < a < 1 .()• Und iau «siotf in bezug zu Mol vbdan 

0.01 < b < i o 

0.01 < c < 1.0; 

0<d<0.1: : 

OScSO.1; ! 

0.001 <d + c< 0.1 : und 

0.001 < d < 0. 1 . I ( } 1L lol Z cnd * Bczichung crfull,, 

vorhanden is.. < M ^ U dUl Oesaimgewich,. des Verbundoxids i 2 r OX,dtra S er in einer 

• una des iiliciuindioxidiraecrs 
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M 0|,oV a Nb b x c Z d ^O n (1) 
worin 



40 



Z '"j^^n^^G^Y^^ ^" ,in ' on ausgewShl.es E,e lllen , bedc.e,- 

deuien. wobei « °mvernaknisse von Vanadium, Niob X 7 P „„h <j 

* a s ,.0. vorzugswei.se O o< a<0 , ^ ™ **»>* ™ Molybdan be- 

Xm, e - ^-"SswciseO.'oO < e < 0 ' ** az 0,005 < d < 005- 

"-?^ a ^°~ -< • -< 0.0* 

- - ^assess ^~ 

* <vjangan. Rhenium, Eisen, Rmhe- 



55 



60 



„,„„, Kobal,. M. Nickel. MM** Hain. mm. ^^^Z^^SS^Z^Z 

lvsaior gibi.cs kcinc spc/Jellcn Beschrankungen. Zu reprasentauven '^'^n S a. I(N1LVMo 7 (>^ ■ 4H.01 als 
cVfindunW-Ben Amn.onoxidat.onska.alysators gehoren. ^^^^^ Si aUamschcs 

Was die Quelle fur Niob bc.nll. .st *c Vcrwcnd odcr "Niobox.dhydraf bckann. 

•*>» <*"«- *» 'f le "r I -tnmfn ftSS iSun U«lJlini U .... ™,,u„, Hol.mum. HInk 

. -SS&SS 5%{fiR&2-M. Q si„, „«.. <**j «^ <«*. A,.,- 

nioniumsalzc und Carbonate dcr Elenienlc. . hcrkonuulichcn Vcrfahrcn hcrgcstelli werden. 

Dcr erundungsgcmaBe Ammonox.dauonska.alysa lor kann nach c nun . en, Herstellung ei- 

Beispiclsweise IUB. sich dcr Ka.alysa.or nach e.ncm Vcrlahren ^rsic Icn. , das >°^^^ ^ T , ocknen d ; s in 
nes Lsgangsmatcrialgemischcs (be.spie.swe.se ^J** 1 ^ Lalysatorvor.au- 
25 dcr vors.ehenden Stufe (I) erhai.encn Ausgangs.na.cn algu ^ Kala i vsalorv0 rlaufers. 

fcrs und 0) Calcnieren des in der vors.chcnden ^ lL ' <~ ^ dcs vorcrW ahn,cn Vfcrfahrcns 

Nachs.chcnd finden sich Erlautcrungcn bczughch c.ncr ^\°^" A ^ U c j da ^ Vcrfahrcn die vors.ehenden S.ufen 
zur Herstellung des erfindungsgemaBen An.n.onox.dauonska.alysa.ors. v>obc. das xcrianrc 

(\). (2) und (3) un.faBl. . ! 

- elavanadal und ™" 

.ursaurc in Wasscr herges.cU. (dieses waBrige Gem.sch w.rd ^ahA JjJ*^ dn ^ Gcmisch nach 
Al.ernai.v wird dann, wenn Ant.in.on als e,n Elcn.erHbcs.and ,0 \^™^^{™" von Anunoniu.nn.etavanada. 
e,,en, Vcrfahrcn hcrges.el... bei demein ™-«Ej2g^ eincr Aufschlammung erwann, 

35 dispergier. wird und die erhal.ene D.spers.on m ™^^™g^2\ls Tellursaurc zu dcr erhai.encn Losung odcr 

rj?jr^^^ «— <*— ■ wM ais • ,G ~ h A " 

bC A^i, werden Oxalsaure und Niobsaure m Was*r un.^^ i-* — * ^ * 
40 riges Gemisch erhal. (dieses waBrige Gem.sch & des Vcrbundoxids, wic Ytterbium- 

Bine Quelle fur den Elcntcntbesiandlc.1 Z.und/odc r lu d.n Elen en b^umd.c. ^ ^ ^ 

Mat, wird in Wasser unler Bildung eincs waBngen Gen.isches gclosl (d.tscs wa , b 



Ei 
ace. 

bezeichnet.) 

Wenn fcrner der 
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50 



55 



65 



ererfindungsg^^ 

Q en.halt, wird ein N.tra,., Oxala., Ace.a.. Hydrox.d. Oxtd A— ^M^Brige Ge.nisch wird als "Gc- 
menlbesiandteils Q in Wasser gelosL wodurch man e.n waBnges Genusch crhal. (dieses g 

m, 7?d D cm GSsch A odcr A' werden nachcinandcr das Gemisch B. das Gemisch C und gegebenenfalls das Gcmisch D 
gegeben. wodurch man ein Ausgangsn.a.enalgenusch erhaH Siliciumdioxid.rager mil dem darauf auf- 

Wenn dcr crfindungsgemaBe Amn,o n ox,d a ..onska.aly S a.o ^ n 7 . US a. Z lich ein Siliciumdioxid- 

gebrachten Verbundoxid umfaBl. wird das Ausgangsma.enalgem.sch , so ^j le ^'^ vors.ehenden Hers.el- 

fol en,h«.. Die Zugabc des SihcH.n.diox.dso.s ann », -"^^^dC-^an, d.e Hers.e.lung dcs Gcmi- 

S^dcf^dc^^ 

Smihe A odcr A' und der Ge.nischc B und C und ^^^^^f^r Aulschlan.n.ung vor- 
l>as auf d.cse Weisc erhaUene Ausgangsn.a.enalgenusch kann ;"/ n ™^ ne ^Xhlai..mung erhal.en. 

•icgen. Jcdoch wird das Ausga^gs materia^ . , „„ al ^ genome ™^^££Ls* e.ner SprUhtrocknung un- 
In der S.ufc (2) wird das ,n dcr vors.chcnden Suite 0 ) LHlal,e ^. ^ » ^ durch ein Zcmrifugalionsvcrtah- 
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zugsweisc in eincm Siroin # cincs Inert gases, bei Tcmperaiurcn von 5(X) his 7<X) V C und vorzugsweise von 550 bis 650°C 
fur 0.5 bis 20 Siundcn und vorzugsweise von 1 bis 8 Siundcn calcinicri. 

Fur die Calcinierung kann man einen Ofen, z. B. einen Dreholcn, einen Tunnclolcn. einen Mu Helot on oder cinen Wir- 
belschichiofcn verwenden. Die Calcinierung des Kaialvsaiors kann wicderholl durehgefuhn wcrden. 

Vor der Calcinierung in Sinfe (3) kann der geirockneie Kaialysaiorvolaiiler eincr Vorcalcinicrung unierworfcn werden. 
Dies bedeulei. daB vor der Calcinierung in der Slufe (3) der in dcr vorsichenden Siufe (2) crhaJicne geirockneie Kaialv- 
saiorvorlaufer in einer Aimosphare von Lull oder in einem Lufisirom bei 200 bis4(K)°C fur 1 bis 5 Siundcn vorcalcinicn 
wcrden kann. 

Acrylnii.nl oder Meihacrylnii.nl lassen sich durch Umscizung von Propan oder Isobulan mil Ammoniak und moleku- 
larcni Sauersioflf in der Gasphasc in Gegenwan des erfindungsgemaBen Kaialvsaiors hersiellen. DemgcmaS wird, wie 
vorsichend crwahni, ge-maB eincm weiieren Aspckl der Hrlindung cin Verfahren zur Ilcrstcllung von Acrylnitril oder Me- 
ihacrylniiril bcreiigesielh, das die Umscizung von Propan oder Isobulan mil Ammoniak und moiekularem SaucrslolTin 
der Casphase in Gegenwari des vorsichend definicnen Kaialvsaiors umfaBi. 

Propan oder Isobulan und Ammoniak. die im erfindungsgemaBen Verfahren verwendei werden. miissen keine schr 
hone Reinhcii aufweisen, vielmehr kann es sich urn handelsubliche Qualiiaien handcln. 

Zu Beispielen fur Quelien fur molekularen Sauersioff gehoren Lulu saucrstoffreiche Lull und reiner Sauersioff. Ker- 
ner kann cine Quelle fur molekularen SauerslolV mil Helium, Argon. Slicksioff, Kohlcndioxid. Wasserdanipf oder der«l. 
vcrdunni wcrden. 

Im erlindungsgemaGen Verfahren liegi das Moiveriiaitnis von Anunoniak zu Propan oder Isobulan, die fur die Am- 
monoxidaiion verwendei wcrden, im allgemeinen im Bereich von 0,3 bis 1,5 und vorzugsweise von 0,8 bis 1,0. Durch 
Verwendung des erfindungsgemaBen Kaialysaiors kann die Amnionoxidaiion von Propan oder Isobulan unier Bedingun- 
gen durehgefuhn wcrden, bei denen das Molverhaltnis von Ammoniak zu Propan oder Isobulan einen niedrigen Wert 
aufweisi, verglichen mil dem Wen, dcr im Pall eines Verfahrens unier Verwendung des herkommlichen Ammonoxidaii- 
onskaialysators erforderlich isi. 

Das Molverhaltnis von moiekularem Sauersioff zu Propan oder Isobulan, die fur die Amnionoxidaiion verwendei wer- 
den, kann im allgemeinen im Bereich von 0.1 bis 6 und vorzugsweise von 0,5 bis 4 liegen. 

Im erhndungsgemaBen Verfahren licgi die Animonoxidationsicmpcraiur im allacmcincn im Bereich von 350 bis 
500°C und vorzugsweise von 380 bis 470°C. 

Im erfindungsgemaBen Verfahren liegl dcr Ammonoxidaiionsdruck im allgemeinen im Bereich von 0.5 bis 5 aim und 
vorzugsweh-T von Atmospharendruck bis 3 aim. 

Die Konlakizcit zwischen den gasforniigen Einsaizniaieriaiien und dem Katalysaior liegt im allgemeinen im Bereich 
von 0,1 bis 10 sec ■ g/cm 3 und vorzugsweise von 0,5 bis 5 sec • g/cm 3 . Im erfindungsgemaBen Verfahren wird die Kon- 
laklzcii wahrend der Amnionoxidaiion von Propan oder Isobulan gemaB folgender Foniiel fesigeleei: 

273 

Kontaktzeit jsec-g/cm 3 ) = (W/F) x 



; (273-rT) 

worin: 

W das Gewichl (g) des im Reakior enihalienen Kaialvsaiors bedeulei: 

Fdie Stromungsgeschwindigkeii (Ncm 3 /sec) der gasforniigen Einsaizmaierialien bedeulei [Ncm 3 bedeulei die gemesse- 
nen cm unier normalen Temperatur- und Druckbedingungen (0°C\ 1 aim)]; und 
T die Ammonoxidalionsieinperalur (°C) bedeulei. 

Das erfindungsgcmaRe Verfahren zur Hersiellung von Acrylnilril oder Methacrylnilril durch Amnionoxidaiion von 
Propan oder Isobutan in der Gasphasc laBi sich in einem herkomnilichen Reakior durchfuhren, z. B. einem Fesibettreak- 
ior, einem Wirbelschichireaklor oder eincm Bewegtbelireakior. Um die wahrend der Amnionoxidaiion erzeugie Wanne 
leichtcr abfuhren zu konnen, wird ein Wirbelschichireaklor bevorzugl. 

Bei dem fur das erfindungsgemaGe Verfahren herangezogenen Reaktionsmodus kann es sich eniweder urn einen Mo- 
dus mil einmaligem Durchgang oder um einen Ruckleiiungsmodus handeln. 

Nachstehend wird die Erfindung ausfiihrlich unier Bezugnahme auf die folgenden Beispieie und \fergleichsbcispiele 
crlauterl, wobei diese jedoch nichl als Beschrankung des Schutzumfangs der Erfindung angesehen werden sollen. 

In den folgenden Beispielen und Vergleichsheispielen isi das Verbatims des eingespeisien Animoniaks zum eingespci- 
sien Propan (nachstehend haufig als "Ammoniak/Propan-Molverhaltnis" bezeichnei) (R) folgcndermaBen definiert: 

(Mol eingespeistes Ammoniak) 



R = 



(Mol eingespeistes Propan) 



Femer sind die auf Propan bezogene Ausbeuie [Y(C 3 )] (%) von Acrylnilril und die auf Ammoniak bezogene Ausbeuie 
[ Y(NH 3 )I (%) von Acrylnilril, die jeweiis zur Beweriungder Hrgebnisse dcr Ammonoxidaiion von Propan heraneezoeen 
wcrden, loIgcndcrmaBen definicn: 
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Auf Propan bezogene Ausbeute [Y(C 3 )] (%) von Acjrylnitril 
(Mol ' gebildetes Acrylnitril 



(Mol eingespeistes Propan) 



x 100 



Auf Anunoniak bezogene Ausbeute [Y(NH 3 )] (%) von 



(Mol gebildeteis Acrylnitril 
(Mol eingespeistes Ammonia k) 



x 100 



Acrylnitril = 



Bei spie l 1 

Hersicllung eines Ammonoxidaiionskatalvsaiors 

Ein Animonoxidaiionskaialysalor, der ein Verbundoxid der folgenden Fornicl Mo] 0 V 0 .^Nbo^Tco ^Ybo^oiO,, uni- 
faBic. wurdc auf die nachslehend angegebene Weise hergestcllt. 

374,12 g Ammoniumheptamolybdai |(NI^)(aMo^ 2 4 ' 4H2O], 84,56 g Amnioniummeiavanadat (NH4VO3) und 
117,11 g Tellursaure (HcTeOg) wurden in 1 700 g Wasser von etwa 6()°C unier Ruhren gclosl. wonach auf 30°C abgekuhll 
wurde. Man erhieli das Geniisch A-l (cntsprechend dein vorsiehcnd bcschricbcnen Geniisch A). 

51,11 g Niobsaure (Nb 2 0 5 - nH 2 0) (Nb 2 () r Gehalt: 76,6Gew.-%) und 100.29 g Oxalsaure (H2C2O4 • 2H 2 0) wurden 
in 500 g Wasser von eiwa 60°C unter Ruhren gelosL wonach auf eiwa 30°C abgekuhll wurde. Man erhieli das Geniisch 
B-l (cntsprechend deni vorsiehcnd bcschricbcnen Gcmisch B). I 

8,89 g Ytterbiumacetai [YKCHjCXX)^ ■ 4TT 2 Oj wurden in 280 g Wasser von etwa 60|C unter Ruhren gelost, wonach 
auf etwa 30°C absekiihh wurde. Man erhieli das Geniisch C-l Cenlsprechend dem vorsiehend beschriebenen Geniisch 
C). 

Das vorstehend erhaltene Geniisch A-l wurde nacheinander unter Ruhren nut dem Geniisch B-l und deniGemisch C- 
1 versetzl, wodurch man ein Ausgangsnialcrialgeniisch erhieli . 

Das erhaltene Ausgangsmaterialgeniisch wurde unter Verwendung einer Spruhrrocknungs vorrichtung vom Zenlrifu- 
gaiionstyp unter folgenden Bedingungen spmhgetrocknet; EinlaBteniperatur der Vorrichtung 240°C und AuslaBienipera- 
tur der Vorrichtung 145"C. Man erhieli cinen trockenen, kugellormigen, teilchenfonnigen Katalysatorvorlaufer. 

Der erhahene Katalysaiorvorlaufer wurde 2 Stunden bei 275°C in Lufiatmosphare unter Baldung eines Oxids vorcal- 
ciniert. 85 g des erhaltenen Oxids wurden in ein Rohr aus rostfreiem Siahl (SUS geinaB|japanischer Industrienorni) mil 
einem Innendurchniesser von 1 Zoll gefullt und sodann 2 Stunden bei 600°C unter einem Stickstpffgasstrom mil einer 
Stromungsgeschwmdigkeit von 150 Ncm 3 /min calcinien. Man erhieli einen Katalysator.i 



Amnionoxidaiion von Propan 



! 



Unier Verwendung des vorsiehend erhaltenen Katalysators wurden auf folgendc Weise serieil Amnionoxidationsreak- 
tionen von Propan durchgcfiihri. j 

1,0 g des erhaltenen Katalysators wurden in ein Festbctt-Reaktionsrohr mil eineni Innendurchniesser von 10 mm ge- 
fulll. In diesem Reaktionsrohr, das den Kalalysaior enthiell, wurde eine Amnionoxidaiion von Propan unter folgenden 
Bedingungen durchgefuhrt: Kontaktzeil zwischen dem Kalalysator und dem gasformigen Ausgangsmalerialgemisch 
(d. h. gasforniiges Gemisch aus Propan, Ammoniak, niolekularem Sauerstoff und Helium) 1,0 see.g/eni 3 [Propan : Am- 
moniak ; molekularer Sauerstoff : Helium 1-Molverhaltnis im gasformigen Ausgangsmaterialgeniisch 
1,0: 1,2 : 2,8 : 12,0, (Ammoniak/Propan-Molverhaltnis R — 1,2), Ammonoxidationstemperatur 440°C und atmosphari- 
schcr Druck als Ammonoxidaiionsdruck. Ein Teil des erhallenen gasfonnigen Reak lions prod ukts. das aus dem Reakti- 
onsrohr ausstromie (wobei das Reaktionsprodukl aus dem -gasfonnigen Ausgangsmalerialgemisch mil einem Ammoni- 
ak/Propan-Molverhaltnis R von 1,2 erhalten wurde), wurdc zur Messung der auf Propan bezogenen Ausbeute fY(G^)] 
(%) von Acrylnitril und der auf Anunoniak bezogenen Ausbeute [YCNFTO] (%) von Acrylnitril analysiert. 

AnschlieBend wurdc die Zusammensetzung des gasfonnigen Ausgangsmaterialgemisches so verandert, daB sich ein 
|Propan : Anunoniak : molekularer SauerstolT : HehumJ-Molverhallnis von 1,0 : 1,0 : 2:8 : 12,0 crgab (Ammoniak/Pro- 
pan-Molverhaltnis R = 1 ,0). AnschlieBend wurde eine Amnionoxidation von Propan unter den vorstehend erwahnten Be- 
dingungen durchgefuhrt, mil der Ausnahme, daB das Anmioniak/Propan-Moivcrhallnis (R) 1,0 bctrug. Ein Teil des er- 
haltenen gasfonnigen Reakiionsprodukls, das aus dem Reaktionsrohr ausstromie (wobei das Reaktionsprodukl aus dem 
gasfonnigen Ausgangsniaterialgeniisch mil einem Ammoniak/Propan-Molverhaltnis P von 1,0 gewonnen wurde), 
wurde zur Messung der auf Propan bezogenen Ausbeute | Y(O01 (%) von Acrylnitril und der auf Ammoniak bezogenen 
Ausbeute IY(NH 3 )] (%) von Acrylnitril analysiert. 

AnschlieBend wurde die Zusammensetzung des gasfonnigen Ausgangsmaterialgemisches so verandert, daB sich ein 
I Propan : Anunoniak : molekularer Sauersioff : Hehuml-Moiverhalmis von 1,0: 0,8 : 2,8 : 12,0 (Ammoniak/Propan- 
Molvcrhalinis R = 0,8) ergab. AnschlieBend wurde eine Amnionoxidaiion von Propan unter den vorstehend erwahnten 
Bedingungen durchgefuhrt, mil der Ausnahme, daB das Anunoniak/Propan-Molverhaltnis (R) 0,8 betrug. Ein Teil des er- 
hallenen gasfonnigen Reakiionsprodukls, das aus dem Reaktionsrohr ausstromie (wobei das Reaktionsprodukl aus deni 
gasfonnigen Ausgangsnialcrialgeniisch mil einem Ammoniak/Propan-Molverhaltnis R von 0.8 erhalten wurde), wurde 
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iSStpf^SSSSSStST IY(< ' 5 " m - " d " - * *»•»- — 

Die hrgebmsse dcr vorsichcndcn Amnionoxklaiionsrcakiioncn sind in Tabcllc J aufgefuhn. 

Vcrgleichshetspiel 1 
ilcrsleliung cincs Animonoxidaiionskaialvsaiors 
liin Aminonoxida.ionskaialysaioi; dcr cin Vcrbundoxid dcr foigenden ibrn.cl Mo, 0 V 0 ^NK, u lcn " unilaliie 

»SSSS^Z?J&2Z* * **" 1 «• *- 

Anmtonoxiriuiion von Propan 

■^ZyT^™r^n^^ nd ^ llenm Kala| y*»ors wurden scriell Ammonoxidanonsreak.ioncn un.cr in, wc 
SStffiSl fSr" 8 "" 86 " UeiSPiCl ' dUrCh8Cfljhr '- DiC »* bni ~ d " A.nn.onoxida.ions^k-o^n 

fw^A T iSCh r V(C:! ^ ^ Y < NH 3> in Beis Pi<--' 1 "nd Vcrslcichsbcispicl 1 is. in Fig. 1 darges.ell, wobei die 
Y(NR 3 )-Wcrtc (Ord.nale) gegen die Y(Q)-We.nc (Abszisse) aulgciragcn sind. ^ bU dlC 

Beispiel 2 

Hersiellung ernes Anmionoxidaiionskaialysaiors 

Ainmonoxidaiion von Propan 

Beispiel 3 

i Hersiellungeines Anmionoxidaiionskaialysaiors 

Bin Ammonoxidaiionskaialysaior. der cin Vcrbundoxid der foigenden Fomicl Mo, 0 V 0 ^Nb« „Teno Fr O lm 

umaceiai |Ei(UI 3 COO) 3 - 4H 2 0] ansielle von Yucrbiuniaceiat fYb(CH 3 COO), ■ 4H,0] venvendcl wurden 

i 

Anuiionoxidaiion von Propan 

w^e^S^ A.nn.onoxida.onen von Propan u „, r 

ncn sind in Tabellc 2 aufgefuhn. P " durch 8 etuhn - D,c Eq.ebn.sse der Amn.onoxidationsreaklio- 

Beispiel 4 

Hcrsicllung eines Anmionoxidaiionskaialysaiors 
Ein Amn.onoxida.ionskaialysator, der cin Vcrbundoxid der foigenden Fornicl Mo, ri V„ ^Nb, Tc NH ^ 
accui |Nd(UI 3 COO) 3 - H 2 0| ansielle von Ylierb.uinacetai |Yb (CH 3 COO) 3 • 4H 2 Oj verwendei wurden. Neoa y m 

Ammonoxidalion von Propan 

rcakiionen sind in Tabelle 2 aufgefuhn. hispid _ durcngetunri. Die hrgebmsse der Amnionoxidaiions- 

Beispicl 5 

Hcrsieliung eincs AmnionoxidaiionskaiaJysaiors 
Ein An„no„oxida,io„ska,a. ysal or. der ein Verbundox.d der foigenden Fom.e, Mo,^N^ wlW!miu , I3n> um _ 



faBle, wurdc im wcsenllichen auf die gleiche Wcisc wie in Beispiel 1 hergesielli, mil dcr Ausnahmc, daB 10,94 g Sama- 
riumacetal |Sm(CTh(X)Ob • 4H 2 0| anslellc von Yticrbiumaceiai I YKCHjCOO)* • 4H 2 '0| vcrwcndct wurdcn. 

Ammonoxidation von Propan 

S ' 

Unicr Verwendung dcs vorsichcnd erhaltenen Kalalysaiors wurdcn seriell Anmionoxidalioncn von Propan unier ini 
wcsenllichen den gleichen Bcdingungen wie in Beispiel 2 durchgefuhrl. Die Ergebnisse dor Ammonoxidaiionsrcaktio- 
ncn sind in 'label lc 2 aufgefuhri. 

10 Beispiel 6 

ITerslellung eines Antniono\idaiionskaialysaiors 

Ein Ammonoxidaiionskalalysalor, dcr ein Verbundoxid dcr foigenden Eormel Moi[ () V 0 ^Nbt^uTe^^aLac, oiO,, mn- 
ks faBle. wurdc im wcsenllichen auf die glcichc Wcisc wic in Beispiel 1 hergesielli, mil dcr Ausnahmc, daB 7,40 g Lanlhan- 
acetat |La(CH 3 (XX)) 3 • nH 2 Q] (La 2 dJ-Gehali 46,3 Gcw.-%) anstelle von Yu erbium ace fai | Yb(CH 3 CX)0) 3 • 4H 2 0] ver- 
wendci wurdcn. 

I 

Ammonoxidation von Propan j 
20 : 

Unier Vcrwendung des vorsichcnd erhaltenen Kalalysaiors wurdcn scricll Ammonoxidaiionsreaklioncn von Propan 
unier ini wcsenllichen den gleichen Bedingungen wic in Beispiel 2 durchgefiihrL Die Ergebnisse dcr Ammonoxidaiions- 
reaklioncn sind in Tabcile 2 aufgefuhn. 1 

25 Beispiel 7 ■ 

Herstellung eines Antmonoxidaiionskatalysaiors , 

Ein Amnionoxidaiionskaialysator, dcr ein Verbundoxid der foigenden Eormel Mo^oVo^Nboj^eo^Pro^nO,, urn- 
30 faBle, wurde ini weseni.lichcn auf die gleiche Weise wie in Beispiel 1 hergesielli, mil der Ausnahmc, daB 8,20 g Prasco- 
dymacctat |Pr(CTI 3 (X)0) 3 • 2H 2 0] anstelle von Yllerhiuniaceiai | Yb(CH 3 COO) 3 • 4H 2 6] vcrwendel wurdcn. 

Ammonoxidation von Propan 



Verwcndung des vorsichcnd erhaltenen Kalalysaiors wurden seriell Ammonoxidationsreaklionen von Propan 
wesentlichen den gleichen Bcdingungen wic in Beispiel 2 durchgcfiihri . Die Ergebnisse der Ammonoxidations- 



Untcr Ve 

unter im weseni lichen den gleichen Bedingungen 
reakiionen sind in Tabellc 2 aufgefuhn. 



40 



Beispiel 8 

Herstellung eines Ammonoxidationskat.alysaiors 



Ein Ammonoxidaiionskalalysalor, der ein Verbundoxid der foigenden Fonnel Mo U pV 0 , 34^0,14^0,^^0,0120,, um- 
faBte, wnrde im wcsenllichen auf die gleiche Weise wie in Beispiel 1 hergesielli, mil der Ausnahmc, daB 9,68 g Europi- 
45 uniacetat |Eu(CH 3 COO) 3 ■ 3H 2 0] ansielle von Ytterbiumacelal [Yb(CH 3 COO) 3 • 4H 2 0] vcrwcndct wurden. 

Ammonoxidation von Propan 

Unier Verwendung des vorsichcnd erhaltenen Katalysators wurden seriell Ammonoxidationsreaklionen von Propan 
50 unter im wcsenllichen den gleichen Bedingungen wic in Beispiel 2 durchgefuhrl. Die Ergebnisse der Ammonoxidations- 
reaklionen sind in Tabcile 2 aufgefuhn. 

Beispiel 9 

5!S Herstellung eines Ammonoxidalionskatalysators 

Ein Ammonoxidaiionskaialvsaior, der ein Verbundoxid der foigenden Eormel Mo^oVo^Nbo^Teo^Gb^oisO,, um- 
f attic, wurdc im weseni lichen auf die gleiche Weise wic in Beispiel 1 hergesielli, mil der Ausnahmc, daB 12,84 g Gado- 
uacelat |Gd(CTECXX)h - 4H->0] anstelle von Ytterbiumacelal |Yb(CH 3 COO) 3 ■ 4TEO] vcrwendel wurden. 



liniuniacc 



Ammonoxidation von Propan 

Unicr Vcrwendung des vorsichcnd erhaltenen Kalalysaiors wurden seriell Ammonoxidationsreaklionen von Propan 
unter im wcsenllichen den gleichen Bedingungen wie in Beispiel 2 durchgefuhrl. Die Ergebnisse dcr Ammonoxidauons- 
6.s reakiionen sind in Tabcile 2 aufgefuhn. 



10 
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BcispicI 10 

Hcrsicllung cincs Antmonoxidanonskaialysaiors 
Ein Aninionnxidaiionska^lysHior, der ein Verbundoxid der Iblaenden Forn.el Mo, 0 V n ^Nbn ./Tcn.Th, n . 

umaccidf I 1 b(Cn 3 ( OO), - 411,0) ansielle von Yiicrbiuiuaceiat |Yb(CII 3 CX)0)3 ■ 4H 2 Ol verwcndci wurdcn. 

Anmionoxidaiion von Propan 
Umcr Verwendung dcs vorsichcnd crhalienen Kaialvsaiors wurdcn scricll Anmionoxidaiion™ *L n , n - ,~ ^ 

rr.irs^ft^r^" * in **** 2 d ^ M " ^r^zr^r 

BcispicI 1 1 

Herstcliung eincs Aimnonoxidaiionskaiaivsaiors 
Ein Anunonoxidaiionskaialysaior. der ein Verbundoxid der folgendcn FormeJ Mo, n V n ^Nb„ , Te W-v n 
umaccial |i lo(Ul 3 < OO), • 4H 3 OJ ansielle von Ylterbiuinaceiai rYb(CH 3 COO) 3 ■ 4H 2 0] verwcndci warden. 

Annnonoxidaiion von Propan 
Untcr Verwendung dcs vorsiehend erhaltencn Kaiaiysaiors wurden scriell Anmionoxidaiionsreaknon™ v™ i> 

, BcispicI 12 

. Herslellung cincs Ammonoxidalionskalalysalors 

Ein Aininonoxidaiionskaialysaior, der ein Verbundoxid der folgendcn Forn.cl Mo, „ v„ ^bn ■ ,Te« , T.„ wn 
laB.c, wurde ,„, wesemliehcn auf die gleiche Weise wic in Beispiel 1 hergesielll. V 
u.nace.a, [Tn.^COO), ,4H 2 0] ansld.e von Y.ierbiun.acctal (YKCHrfXX)), ■ 4H.O] v^tde," wtfrden *' 

! Anmionoxidaiion von Propan 

reaknonen sind in Tabelle 2 aufgefuhn. cfgeomsse der Ammonoxidauons- 

Bei spiel 13 

Herslellung eines Aninionoxidaiionskaialysaiors 
Ein Ainnionoxidaiionskaialysator, der ein Verbundoxid der folgenden Fonnel Mo, nVn u Nk, Tp t n 
.a^ 

iZt v ( a a 1 ' H2 ° ] anS,Clle VO " ^ l,erb '"»'ace.ai [Yb(CH 3 COO) 3 ■ 4H,OJ verwendci wurden 
reak.ionen sind in Tabelle 2 aufgefiihrt. ~ aurch ° cluhrt - D,c Ergebnisse der Ammonoxida.ions- 

Beispiel 14 

Herslellung eines Aninionoxidaiionskaialysaiors 

Gin Anm.onoxida.ionska.alysalor. der ein Verbundoxid der folgendcn R>ri..el Mo, 0 V n ^Nb„ ,/Te. , So, n 

umm.ra. |Sc(N0 3 ) 3 • 4H 2 Q] ansielle von Yl.erb.umacelai [Yh(CH 3 COO) 3 • 4H,0] vcrwendel. wurden. 

Aininonoxidaiion von Propan 

Unier Verwendung dcs vorsiehend crhalienen Kaiaiysaiors wurdcn seriell AnimnnmiH,,:^ . 
un.erin. wesen.lichendcnglcichenBedingungcn wic in iBeisrid" SrShn 'l'"' 0 ™^ 3 ,ons ™k''°ncn von Propan 
rcakiioncn sind in Tabelle * aufgefuhn P " durch 8 cluhn - Hrgebmsse der An.monoxida.ions- 
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Vergleichsbcispiel 2 j 

TIcrsicllung eines Amnion oxidations kaialysaiors j 

Ein Anmtonoxidaiionskamlysalor, der cin Verbundoxid der folgenden Eonnel Mo U (,V 0 .^Nho^Tco^Ybo^oO,, um- 
faBlc, wurdc ini wescntlichen auf die gleiche Weise vvie in Beispiel 1 hergcstelll, mil dcr Ausnahme. daB cin waBriges 
Geinisch. das durch loosen von 1 77,8<fg Yncrbiuniaccial in 3600 g Wasscr erhalien worden war, ansicile des Gemisches 
CM, das durch Eosen von 8,89 g ; Yiierbiumacciai | Yb(CTI :i COO\< • 4H 2 0| in 280 g Wasscr erhalien worden war, ver- 
wendet wurdc. 

Ammonoxidaiion von Propan 



tinier Verwendung des vorslehcnd erhalienen Kaialysaiors wurden seriell Aimiionoxiriaiionsreaktionen von Propan 
umer im wesenilichen den gleiehen Bedingungen wie in Beispiel 2 durchgefuhrl. Die Ergebnissc dcr Ammonoxidations- 
IS reaktionen sind in Tabellc 2 aufgefuhrt. 

Beispiel 15 

Herstellung eines Ammonoxidaiionskaialysaiors ! 

20 I 

Ein Ammonoxidationskalalysator, der eincn Siliciumdioxidlrager mil eineni daraui aulgebrachten Verbundoxid um- 
faBte, wurdc auf die nachsiehend beschriebenc Weise hergcstelll, wobei der Siliciumdioxidlrager in einem als SiO? an- 
gegebenen Anieil von 30 Gew.-%, bezogen auf das Gesamlgcwicht aus Verbundoxid und Siliciumdioxidlrager vorhan- 
den war und wobei das Verbundoxid die nachsiehend angegebene Forme! aufwies: Mo^oVo^Nbo^Ten^Ybo^isOn- 
25 521,60 g Aimnoniumheptamolybdai [ (NT L^MovC^ • 4H 2 0], 1 17,90 g Ammoniummeiavanadai (NH4VO3,) und 
163,28 g Tellursaure (H 6 Te() 6 ) wurden in 2400 g Wasser von e(wa 60°C unier Ruhren gelosi, wonach auf eiwa 30°C ab- 
gckuhll wurdc, Man crhich das Gcmisch A-2 (cnisprcchcnd dem vorslehcnd bcschricbchcn Gcniisch A). 

71,26 g Niobsaure (Nb 2 0 5 • nl-EO) (Nb 2 0 5 -Gehall: 76.6 Gew.-%) und 165,73 g Oxalsaurc (H 2 C 2 G 4 ■ 2H 2 0) wurden 
in 680 g Wasser von eiwa~60°C unler Ruhren gelosl, wonach auf eiwa 30°C abgekuhlt wurde, Man crhich das Gemisch 
30 B-2 (cnisprcchcnd dent vorslehcnd beschricbenen Gemisch B). 

18,99 a Ytterbiumnitral [Yb(N0 3 ) 3 * 4IEO] wurden in 50 g Wasscr von eiwa 60°C umer Ruhren gelosl, wonach auf 
eiwa 30°C abgekuhlt wurde. Man erhieli das Gemisch C-2 (cnisprcchend dem vorstehend beschricbenen Gemisch C). 

Das vorstehend erhaltcne Gemisch A-2 wurdc nacheinandcr mil den Gemischen B-2 und C-2 sowie mil lOOOg Silici- 
umdioxidsol mil einem Si0 2 -Gehali von 30 Gew.-% unter Ruhren versetzi, wodurch man ein Ausgangsmaterialgemisch 

35 erhielt. . ; ^ 

Das erhaltene Ausgangsmaterialgemisch wurde auf die gleichc Weise wie in Beispiel 1 einer Spruhtrocknung, 1 racal- 
cinierung und Calcinierung unlerzogen. Man erhielt eincn Katalysator. 

Ammonoxidation von Propan 

40 ! 

Umer Verwendung des vorstehend erhalienen Kaialysaiors wurden seriell Ammonoxidationsreakiionen von Propan 

auf die nachsiehend beschriebene Weise durchgefuhrl. ! 

45,0 g des erhalienen Kaialysaiors wurden in ein Wirbclschichi -Reaktionsrohr aus Vycor-Glas nut einem Innendurch- 
messer von 25 mm gefulli. Im Reaktionsrohr, das den Katalysator cnthicli, wurde eine Ammonoxidation von Propan un- 
45 ter folgendcn Bedingungen durchgefuhrl: Kontaktzeii zwischen dem Katalysator und ei'nem gasfonnigen Ausgangsnia- 
leriaigcmisch (d. h. ein gasformiges Gemisch aus Propan, Ammoniak, molekularem Sauerstofl und Helium) 3,0 
sec - g/cin 3 [Propan : Ammoniak : molekularer Sauerstoff : Helium)-Molverhallnis im gasfonnigen Ausgangsmaienal- 
Pemisch 1 0 : 1,0 : 2,8 : 12,0, (d. h. Am moniak/Propan-Mol vernal mis R = 1,0), Ammonoxidationsiemperalur440°C und 



50 



55 



65 



atmospharischer Druck als Ammonoxidationsdruck. Ein Tcil des erhalienen gasfonnigen Reakiionsprodukts, das aus 
dem Reaktionsrohr ausstromte (wobei das Reaktionsprodukt aus dem gasfonnigen Ausgangsmaterialgemisch mil einem 
Aimnoniak/Propan-Molverhaltnis R von 1,0 erhalien wurde) wurde zur Mcssung der auf Propan bezogenen Ausbeule 
[ Y(C,)] (%) von Acrylniiril und dcr auf Ammoniak bezogenen Ausbeule |Y(NH 3 )] (%) von Acrylmtnl analysieri. 

AnschlieBend wurde die Zusammensetzung des gasfonnigen Ausgangsmaierialgemischcs so veranderl, daB sich ein 
[Propan : Ammoniak : molekularer Sauerstoff : Helium]-Molverhallnis von 1,0 : 0,8 : 2,8 : 12,0 (Ammomak^ropan- 
Molverhalmis R = 0,8) ergab. Sodann wurde eine Ammonoxidalionsreaklion von lYopan im wcsenihchen unter den glei- 
ehen Bedingungen durchgefuhrl., mil der Ausnahme, daB das Ammoniak/Propan-Molverhaltms (R) 0,8 betrug. bin lcil 
des erhalienen gastonnigen Reakiionsprodukts, das aus dem Reaktionsrohr ausstromte (wobei das Reaknonsproduki aus 
dem gasfdrmigen Ausgangsmaterialgemisch mil einem Ammoniak/Propan-Molverhaltnis R von 0,8 erhalien wurde) 
wurde zur Messung der auf Propan bezogenen Ausbeule [ Y(C 3 )] (%) von Acrylnitril und der aul Ammoniak bezogenen 
Ausbeule [Y(NH 3 )] (%) von Acrylniiril analysieri. 

Die Ergebnissc der vorstehenden Ammonoxidationsreakiionen sind in Tabellc 3 aufgetuhrt. 

Vcrgleichsbeispicl 3 

Hcrstellung eines Ammonoxidationskaialysators 

Ein Ammonoxidationskatalysator, der einen Siliciumdioxidlrager mil einem darauf aufgebrachten Verbundoxid um- 
faBlc, wurde hergcstelll, wobei der Siliciumdioxidlrager in einem als SiC> 2 angegebenea Anlcil von 30 (iew.-%. bezogen 
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h h ^ dm, S e 7 ,chl a 1 usdcn ' Verbundoxid und den. Siliciumdioxid.ragcr. vorhanden war. und wobci das Verbund- 
oxid die lolgcnde l-om.el au.w.es: Mo 1 . 0 V 0 , w Nb ( ,uTc„, :j O., Die Hersiellung erlolg.c i„, wcscn.lichcn auf die eleiche 
Wc.sc wic ,n Bcsp.el la, m„ der Ausnahn.c. daU Yucrbiumni.ra. [Yb(NO,b 4H,0| nichi vcrwende. wurde 



Animonoxidaiion von Propan 

timer Vcrwcndung des vors.ehend erhal.cncn Kalaiysaiors warden seriell Amn.onoxida.ionsreak.ionen von Propan 
un.er ,m wcsen.hchcn dcn.glcchcn Bedingungen wic in Beispiel 15 durchgeluhn. Die Krecbnis.se der AnunonoxklaTi 
onsreaknonen smd in labelled aulgeliihri. e Aii.monoxKUii- 

Beispicl 16 

)TTersiellun« eines Aumionoxidalionskaialysalors 

r. lE" An, "'° noxida,i l f nska ' a| yf 'or. der einen Siliciun.dioxid.rager mil cinc.n darauf auleebrach.en Verbundoxid uni- 
aB,c, wurde hergeslelli, wobe, der S.hciumdioxid.rager in einen, als SiO., angegebenen An.cil von 30 Gew,% bcloen 
^SKS^"^ Un<1 dC1 " vorbanden war. und wobei das Verbund- 

dlX^^^ ™ spi e, ». 

Amntonoxidaiion von Propan 
Unrer Verwcndi.nj, des vorashend erhatenen KMya.m wurd™ seriell A..m,onoxid.iion s , u .kiioncn von Proran 

i . . 

Beispiel 17 

, Hersiellung eines Aumionoxidalionskaialysalors 

Ein Anm.onoxidationska.alysa.or. der einen Siliciumdioxidlrager n.i. einen, daraurauls.ebrach.en Verbundoxid un,- 
I aBie wurde hergesie . .. wobe, der Siliciun.dioxid.rager in einen, als SiO, angegebenen Ameil von 30 Gew % l £oZ n 

Mo! oVo^Nbo.uTco^Dyo^isO,,. Die Hersiellung erfolg.e ,m wesenllichen auf die gleiche Weise wie m Beimel IS „,ii 
t:^wu , rdcn. daB 19J2 8 D ^ r ° siun ™ ^y(N0 3 )3 ■ 5Hj 0] ans.e.ie von Y^ m »J^^X£^ 

J 

Animonoxidaiion von Propan 

Urucr Verwendung des vorstehend crtialicnen Kalaiysaiors wurden seriell Ammonoxidalionsreaklionen von Prooan 
unier .m wcscndichen den gieichen Bedingungen wic in Beispiel 15 durchgefuhn. Die ^ebt^^^^^^ 
onsreakiionen sind in Tabclle 3 aufgefiihrt. to acr ^""nonoxidau- 

Beispiel 18 

Hersiellung eines AnmionoxidaiionskaLalysators 

^vszsezxzz*™ - *» » — »• 

Mo, oV 0 ,j 4 Nb OJ 4lV24Ero,oi 5 0,,. Die Hersiellung erlolg.e in, wesenllichen auf die gleiche Wcisc wie in BcisniH 1 s .„;, 
der r Ausnah,,,.da B 19.53 g Erbiumni.ra, ,Er(N0 3 )3 ■ 5H 2 0| ans.e.ie von Yuerbiunfni.ra, ,YbXS 3 - 4^^^! 



Animonoxidaiion von Propan 

Umcr Verwendung des vors.ehend erhal.enen Kalaiysaiors wurden seriell Anm.onoxidaiionsreakhnn™ „~ T> 
un.er .,„ wesenllichen den gieichen Bedingungen wic in Beispiel 1 5 durchgefiihn D^Xni2 ^ 7 T" 
onsreakiionen sind in Tabclle 3 aufucfuhn aurcngeiunn. Die Lrgcbm.sse der Amn.onoxidaii- 



lieispicl 19 

Hersiellung eines Aumionoxidalionskaialysalors 
Ein Am„,onoxida.ionska,al ysa ,or. der einen Siliciun.dioxid.rager „,i, eine.n darauf aufgebrach.cn Verbundoxid u,„- 



It) 



15 



fattie, wurdc hcrgcsielll, wobei der Siliciunidioxidlragcr in cincm als SiC>2 angcgebenen jvnici! von 30 Gew.-%, bczogen 
auf das Gesamlgcwichi aus dcni Vcrbundoxid unci dcm Siliciunidioxidlragcr, vorhanden war, und wobci das Verbund- 
oxid die fblgcndc Fomiel aufwics: j 

Mo t ,oV 0 ,MNboj 4 r lco,24Ndo,ot50 n . Die TTersicllung erlblgte im wesenilichen auf die gleiche Wcisc wie in Bcispicl 15, mil 
dor Ausnahmei daB 19,31 g Neodymniirat |Nd(NO<);i ■ 6H 2 OJ nnstelle von Yiierbiuninii'rai iYh(NO ; 0< • 4TT : ()| verwen- 
dci wurdc n. ' 

Ainmonoxidation von Propan 

Unter Verwendung des vorsichend crhaliencn Kaialvsaiors wurden scricll Anmionoxidaiionsreakiionen von Propan 
unier ini wcscntlichcn den gleichen Bedingungcn wic in Bcispicl 15 durchgcfuhri. Die Hrgebnisse dcr Ammonoxidaii- 
onsreaktionen sind in Tabcllc 3 aufgcfuhri. 

Bcispicl 20 

Herstellunu eines Ammonoxidaiionskalalvsaiors 



Bin Animonoxidationskaialysaior, dcr cincn Siliciunidioxidlragcr mil cincm darauf aufgcbrachicn Vcrbundoxid urn- 
fattic, wurdc hergestelll, wobci dcr Siliciunidioxidlragcr in cincm als SiO? angcgebenen Anicil von 3()Gew.-%, bezogen 
20 auf das Gesanilgcwicht aus dcm Verbundoxid und dent Siliciunidioxidlragcr, vorhandch war, und wobci das Vcrbund- 
oxid die folgende Form el aufwies: 

Moi.oVo^Nbo.i^eo^SnicoisO,,. Die Hcrslcllung erlolgtc im wesenilichen auf die gleiche Wcisc wie in Bcispicl 15, mil 
der Ausnahmc, daB ' 1 9,58 g Samariumniirai |Sm(N(Vh ■ 6II-0] ansicllc von Ylierbiunmiirat |Yb(N0 3 h • 4T1 2 0] vcr- 
wendet wurden. 

25 

Ammonoxidaiion von Propan ! 

| 

Unier Verwendung des vorsichend crhaliencn Kaialvsaiors wurden scricll Anmionoxidaiionsreakiionen von Propan 
unier im wesenilichen den gleichen Bedingungcn wie in Bcispicl 15 durchgefuhri. Die -Frgebnissc dcr Aimnonoxidali- 
30 onsreaktionen sind in Tabclle 3 aufgcfuhrl. ' 
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Gc wcrb lichc Vcrwe d b a rk e i t 

Dcr erfindungsgcmal.ie Aiunionoxidaiionskaialysaior laBi sich leichi hersicllcn und bicici den g rotten Voricil, daft die 
auf Amnioniuk be/.ogenc Ausbeuie von Acrylnilril odcr Melhacrylnilril ohnc EinbuBe dcr aufPropan odcr Isobuian bc- 
5 y.ogenen Ausbeuie von Acrylnilril odcr Melhacrylnilril erhohl wcrden kann, so daR sowohl eine wirksame Verwcrlung 
des als Ausgangsmalerial cingesct/ien Amnioniaks als auch des als Ausgangsmalerial eihgesei/Jen Propans odcr Isobu- 
ian s gleichzeiiig erreichi werden kann. ! ' 

t 

Palenlanspruche ' 

10 j 

1 . Aiunionoxidaiionskaialysaior zur Verwcndung bci dcr Ilcrstcllung von Acrylnitrjil odcr Melhacrylnilril aus Pro- 
pan odcr Isobuian durch Anmionoxidation in dcr Gasphase, umfassend ein Vcrbundoxid dcr folgenden Fonuol (1 ): 

15 

vvorin: 

X mindcslens ein aus dcr Gruppc Tcllur und A minion ausgewahllcs Elenieni bedeulel; 
Z mi n des lens ein aus dcr Gruppc Yd erbium. Dysprosium und Erbium ausgewahli.es Element bcdeuiei; 
E mindcslens ein aus dcr Gruppc Ncodym. Samarium, Lanihan, Praseodym, Europium, Gadolinium, Terbium. Hol- 
20 mium. Thulium, Luiciium und Scandium ausgewahllcs Element bedcutel; und | 

a, b. c. d, e und n jeweils die Atomverhall.nissc von Vanadium. Niob. X, Z. E und Saucrstoff in bezug zu Molybdan 
bedeuten, 

vvobei : 
0,1 < a < 1.0; ' 
25 0,01 < b < 1,0: 

0,01 ^ c < 1.0; 
0 < d < 0.1: 
0 < c < 0,1; 

0,001 < d + e < 0.1: und | 
W n eine durch die Valcnzerfordernisse dcr ubrigen. im Vcrbundoxid dcr Forniel ( 1 ) vorhandenen Elemente festgelegie 

Zahl bedeulel. 

2. Kaialysaior nach Anspruch 1, wobei X in der Forniel (1) Tcllur bedeulel. 

3. Kaialysaior nach einem der Anspriichc 1 oder 2, wobei d in der Forniel ( 1) die folgende Bcziehung erf ii III: 
35 0.001 < d < 0.1. 

4. Kaialysaior nach einem der Anspruchc 1 bis 3. wobei Z in der Forniel (1) Ytterbium bedeulel. 

5. Katalysator nach einem der Anspruche 1 bis 4, der ferner einen Siliciumdioxidtrager, auf den das Vcrbundoxid 
aufgebracht. ist, umfaBl, wobei der als Si02 angegebene Siliciumdioxidtrager in einer Menge von 20 bis 60 Gew.-%, 

40 bezogen auf das Gesanugewicht des Verbundoxids und des Siliciunidioxidtragers, vorhanden isi. 

6. Verfahren zur Hersiellung von Acrylnilril oder Methacrylnitril, das die Unisetzurig von Propan oder Isobuian mil 
Ammoniak und molckularem Sauersloff in der Gasphase in Gegenwart eines Ammonoxidationskaialysaiors um- 
faBl, wobei dcr Kaialysaior ein Vcrbundoxid der folgcnden Forniel (1) umfaBl: 

| 

45 MoL,oV a Nb b X c ZdEeO„ (1) - 

vvorin: 

X mindestens ein aus der Gruppc Tellur und Antimon ausgewahlles Elenieni bedeulel; 
Z mindcslens ein aus der Gruppc Ytterbium, Dysprosium und Erbium ausgewahlles Element bedeulel; 
50 E mindestens ein aus dcr Gruppc Ncodym, Samarium, Lanihan, Praseodym, Europium, Gadolinium, Terbium, Hol- 

mium, Thulium, Luteiium und Scandium ausgewahlles Element bedeulel; und 

a, b. c, d, c und n jeweils die Atomverhattnisse von Vanadium, Niob, X, Z. E und Saucrstoff in bezug zu Molybdan 

bedeuten, 

wobei 

55 0,1 < a < 1,0; 

0,01 < b < 1,0: 

0,01 < c < 1,0; 

0 < d < 0,1: 

0 < c < 0,1; 
m 0.001 < d + e < 0,1; und 

n eine durch die Valenzerfordernisse dcr ubrigen, im Vcrbundoxid der Forniel (1 ) vorhandenen Elemente feslgclegte 

Zahl bedculet. 

7. Verfahren nach Anspruch 6, wobei X in der Fonnel (1) Tcllur bedculet. 

8. Verfahren nach einem der Anspriichc 6 oder 7, wobei d in der Forniel (1) die folgende Bcziehung erfullt: 0,001 
65 <d<0,l. 

9. Verfahren nach einem dcr Anspruchc 6 bis 8, wobei Z in dcr Forniel (1) Yll erbium bedcutel. 

10. Verfahren nach einem der Anspruche 6 bis 9, wobei der Kaialysaior ferner einen Siliciumdioxidtrager, auf den 
das Vcrbundoxid aufgebracht ist. umfaBl. wobei der als SiG 2 angegebene Siliciumdioxidtrager in einer Menge von 
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20 bis 60 Gcw.-%, bczogcn aufdas (icsaim gcwichi dcs Vcrbundoxids und dcs Siliciim 



idioxidiriisicrs. vorhanden isi. 
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